Faint Step Lines in KCl Single Crysta by 中峠, 哲朗 et al.
福井大学
工学部研究報告
第22巻第1号
昭和49年 3月
37 
KCI単結品中の弱い step線
中峠哲朗*・坂手克士*・西山恭申*
Faint Step Lines in KCl Single Crystal 
Tetsuro NAKATAO， Katsushi SAKATE， Kyoshin NISHIYAMA 
(Received Oct. 15， 1973) 
Step lines， distinct or faint， appear， on cleaved surfaces of a crystal fragment which 
obtained when KCl melt is cooled rapidly in a crucible. In the present paper， the faint 
lines are studied as follows: (1) The lengths of step lines lying inく100>direction and of 
those in isothermal surface， ifthey start directly from the fragment edge， have the sharp 
maximums at the respective portions. (2) Localized parallel step line families are observed. 
It is explained qualitative]y how they are generated at certain impurity segregetions. 
1. 序論
溶融 KClを急冷すると得られる結晶はるつぼ中で
自然へき開していろいろの大きさの結品片となる。融
液からの結品成長機構の研究は一般に原子的観点での
研究に主要な関心が持たれ， 1950年以降 Jackson1ヘ
Cahn2)等により理論的な研究が行なわれて来たが，
この理論は理想状態で弱い過冷却からの成長を説明し
たものであり，強い過冷却度の場合は難点がある。乙
れに対し，著者らは強い過冷却からの結晶成長過程を
巨視的な主場から研究する乙とを試み，上記の結晶片
の大きさや各種欠陥の生成状態が結品作成時の冷却速
度に依存することを述べた。また乙れらの結晶片には
step線，空洞等の機械的欠陥体があり，それらは特別
の面に配置されやすく，またへき聞の原因となるとと
を推測した。
今回は結晶片の弱いstep線の場所分布から結晶成長
過程についての有効な指示が得られることを報告する。
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2. 結品成長と step線
結品作製法はすでに前報に述べたが， その概要を
Fig.1 (a)に示す。るつぼ内の KClを溶かしたのち，
るつぼ中に上下方向の温度勾配をつくり，一定速度で
冷却して結晶を作製する。冷却速度をいく分速くして
2deg/min以上にすると得られる結晶はるつぼ中で自
然へき聞していろいろの大きさの結品片となる。自然
へき開した結品片の表面には階段状に伸びた線 (step
線)が多くみられ，それらは次の二種に区分される。
(Al)得られた結品全体にわたって系統的な模様を
示す比較的太くはっきりしたもので，これを SAと名
付ける。 (A2)局部的にみられ，やや観察しにくく結
晶全体についての議論がむつかしいと思われるもので，
これを SBと名付ける。
これら両者はその生成機構についても別個に議論す
ることが妥当であると思われ，これまではまず系統性
の明瞭な SAについての研究を行ない次のことを報告
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(Bl) step 線は結日沖lの subgrainboundaryであ
り，その方向は結lpl成長方向を示している。 (B2)step
線がへき開面に垂直，すなわち く100>方向に近いと
ころではかなりの長さにわたって直線をなし，ある距
離から急激に湾曲している。 step線は直線状の部分は
なめらかであるが，湾曲しているところは波状その他
の複雑な形がみられる。(B3)上記 (Bl)，(B2)その
他の結果から，結品成長面は大略的には等温面で定ま
るが，結日lの{100}， {110}面が等温面に近いときには
むしろ ζれらの面が成長面となり， easy-growth現象
のある乙とがわかった。
今回は SB型step線について研究する最初の段階と
して肉眼的な観測を中心として二，三推論を試みる。
3. 試料の概要
乙乙では冷却速度 2deg/minで冷却固化して得られ
た結171片の一つを調べる。るつぼの中心線を含む面上
において， Fig.1 (a)に示す部分に得られた厚さ4mm，
b ) 
Sample. 
最大辺長 28mm のものであ り p 同 '~I (b)に写真を，
Fig.2 (a)に概形を示す。 外部境界AB， B C面は
{100}へき開国である。 CD，DA面は互いに垂直で
なめらかな凹凸があるとと もに， く100> とほぼ20度
の角度をなしているから，方位の~なる 2 結171粒の競
合成長面として得られた粒界である。
結晶面ABCDを subgrain-boundary， Pl， P2， 
P3， P4によって Xl，X2， X3， X4， X5の5領域lζ
区分する。乙のうち Xlは広い面積にわたって非常に
平坦な面をなし，最も良質な結品部分であり， X4は
ほぼ平行な多くの micro-grainにより複雑に形成され
ている。したがって乙の結晶片は Xl→X4の方向ある
いはCからDに向かつて成長し subgrain--boundary
Pl， P2， P4および外辺ADは成長時の結晶面である。
競合面CD付近ではCDIL垂直な結!日成長成分をもつ
ので，総合した推定成長面は Fig.2(b)のようになる。
また乙のほかく100>方向にそった太い step紘 Ql，
Q2， Rl， R2があり，特lζR2の一部はく100>方向か
ら多少はずれた曲線となっている。
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Fig.2 Outline of the sample. 
なお X5は一見したと乙ろ面がなめらかで良質であ
るが，詳しくみると非常に細かくかっ複雑な micro-
grain構造をもち，不良な部分であって両者の矛盾し
た関係を調べる乙と，および、競合面DA付近での結晶
成長の詳細を調べることなどは今後の課題である。
乙の結晶片では2に述べたSB型のstep線のみがみ
られて，その概要を Fig.2(c)に示す。結晶片をEF
に平行な線で大略的に三分割し，線分EF付近の部
分をb， AB付近を a， CD付近を Cと呼ぶ。 また
subgrain Xlなどを三分して Xl(Xla， Xlb， Xl巴)な
どと書くととにすれば写真観察から次のととが知られ
る。
(Al)step 線の密度は領域 Xl から X4~と向かって増
加し a部の step線は肉眼でも判別しやすく簡単な
曲線であるが b，c部分では薄くて判別しにくいと
ともに複雑な形をしている。 (A2)Xta領域の step線
は辺ABに垂直なく100>方向に進むものが多く形状
もなめらかである。しかしXれでは等温面にそって進
むものがほとんどであり形状もかなり乱れている。
X5では a，b， c領域とも割れ目が多く見えるとと
もに step線も複雑である。 (Aa)特に興味ある step
線として弱いものが並行して集団をなすα，s， rがあ
る。
乙の結晶片の裏面の状態は Fig.2 (d) に示す。
Subgrain boundary ははっきりしないカ~ PlてP2汽
Pa*， P4*， P5*が得られる。またく100>方向に結晶
を二分する大きな階段 bb'がある。これらによって
結晶片を Xl*，Xゾ.Xa*・"…X6*の6領域に区分す
ると表面についての考察はほぼそのまま用いられるが，
次の点で相異する。
(Bl) a， b， cの区分によっては (Al)と異なり
step線がC領域で判別しやすく b，C領域では薄く
て判別しにくい。 (B2)step線の形は a領域が悪く b
領域が良い。また step線の方向は系統的，連続的に
変化している。
4. step線の定量的考察
この試料では step線の形状，分布にかなりの系統
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性がみられるので，とこでは外辺AB，CDなどに直 妥当でないか，または (B2)濃淡のある step線のう
接関係する step線の間隔と長さを多少定量的に取り ちから判別しやすいものを選んで処理するという実施
扱う。但し，測定には多分に主観が入り精度はあまり 操作に信頼性がないため当初の仮定について議論する
良くない。 乙とが無意味であるかの2つが考えられるカちいずれ
まず直感的には step線の数が少ないほど，したが にしてもこれ以上の議論は行なわない。
って間隔が広いほど良質であると思われるのでその点 次に step線の長さを考えるが，線はいくつかの直
を検討しよう。実際の間隔は非常にばらつきが多いの 線部分に区分されるので，そのうち周辺に接している
でここでは三連続 step線聞についての平均間隔を求 一定方向部分の長さを考えく100>方向の長さをDI00，
めると Fig.3(a)が得られ次の点が見られる。 等温面方向 (T方向と呼ぶ)の長さを DTと記す。
(Al) 表面についてはなめらかな曲線が得られ， また辺に接していないが一定方向をもっ部分長さで
x=Oにおいて最大値， I x I >4mmでほぼ一定値とな く100>，T方向の長さをdl00，dTと記す。各部分の
る。最高値と最低値の比は約2倍である。 (A2)裏面 長さのプロットは Fig.3(b)， (c)に示し，次の特徴
についてはプロットのばらつきが大きいが，大略的lと がある。
はxの大きい部分で間隔が広い。観測された右部分で (Cl) DI00は表面ではゆるやかに変化して良質部分
の値は左部分の値の約2倍であり，またぱらつきの大 中に極大をもち，裏面では局所的に存在し，両者とも
きさの間隔の比で示すとほぼ2となる。 (A3)表裏両 その位置は良質部分中である。 (C2)DTは広い範囲に
面を比較すると右端では両者が一致するがほとんどの 分布し不良部分中で弱い極大をもっ口 (C3)dl00， dT 
部分において表面の方が裏面に比べて間隔が約2---3 については特別な系統性はみられない。 (C4)DI00， 
倍広い。 DTともに特定の結晶部分に極大をもち質の良否につ
以上によると (Bl)当初予想したように step線聞 いて一様に増減するものでない。すなわち step線の
隔が広い程結品が良質であると考えることは必ずしも 方向，長さなどは特別な場合に顕著な特徴をもつこと
と七→z
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は今後巨視的な結晶成長の研究において重要な示唆を
与えるものである。
5. 分光的な結晶性
結品片の各部分の良否を分光スペクトルによって考
察するために Fig.4(a)に示す各点で分光吸収スペク
トノレを測定した。測定波長は 200nm---300nm，光束
の直径は 2mmを用いた。
(Al) Background吸収の一例として波長240nmに
おける透過光の強さを各点で比較した例を Fig.4(b)， 
(c)に実線で示す。図(b)より a領域はc領域よりも
良質であること，図 (c)より Xl領域からX5領域に移
るに従い結晶は悪くなることが認められる。
(A2)他の一例としてPbによる 272nm吸収の半値
幅をプロットしたものが同図に点線で示しである。厚
い結晶をそのまま測定したので272nmでの吸収が強い
ときは吸収係数を求められないカもみかけ上，半値幅
の大小によって Pb濃度を推測し得て，乙の場合も上
と同様な結論が得られる。 (A3)ただし No.10，No. 
13の2点においては他の部分よりも多少 step線が多
いために周囲よりも透過光量は少ないが 272nmでの
半値幅についてはなんら系統性からはずれていなし1。
以上の結果より次のことが結論される。
(Bl)透過光量の大小(吸収率の大小)と272nmの
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on the fragment. 
半値幅の大小により結晶の良否は大略的に推測され，
これから求めた推定成長方向は3で結論した推定成長
方向と非常によい一致を示す。
(B2) step線が多く存在する特別な場所 (No.10， 
No.13)では透過光が少ないが 272nmでの半値幅は
系統性を失なわない。
(B3)したがって外見的な結品性の良否について述
べた3の結論が微視的な結品性についても成り立つこ
とが確認された。
6. 局部模様
前に3(A3)で述べた α，s， rなどの局部的系統性
を検討するためにまず、αについて考察する。結晶成長
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方向を考慮するとこれは一点から出発する多くのか
っ接近した step線で形成されるれそのうち特に
く100>方向に明瞭な線がみられる。 これが局部的な
競合成長線であることを説明するためにその競合線の
出現機構とそれが特にく100>方向に現われる機構と
の2つに区分してモデル的に検討しよう。
(A)結晶中の競合線の生成
結晶は Xl→X5の方向に成長しているから，まず
Fig.5 (a)に示すようにある大きさの異常領域が存在
し， この異常領域はたとえば KCl中の不純物折出物
であって KClよりも低い融点を持つ塊状部分である
としよう。このとき異常領域では KClの結晶成分が
阻止される。いま冷却方向に成長してきた結品面はあ
る時刻 tl にとの異常領域に接する。結晶面中異常領
域に接する部分が成長を停止し他の部分は成長を続け
るから，時刻 t2においては異常領域はくぼみを持つ
結品面となる。しかしその後はくぼみ壁を含む全結品
面で結晶は成長し時刻印の状況を径た後ある時刻九
において不純物によるくぼみは消滅するが結品面のく
ぼみは残っている。このくぼみP点での成長速度は他
の部分より大きいのでだんだんくぼみが小さくなりあ
る時刻 tl0で消える。点Pの成長速度が冷却による成
長速度に比べて非常に大きいときは競合線(または面)
はすぐに消滅するがその差が小さいときは長い距離に
わたって消滅しない。ここで注意する乙とは点Pの上
下で別個に成長した母結晶部分が完全に同一格子面を
もっときは， P点は結晶成長後は判別されないが，も
し両者が多少格子面を異にするならばP点は結晶中の
subgrain-boundary となり観測可能である。また
subgrain Iζ隣接した徴小領域では結品が急に成長す
るので，周囲の部分との聞にわずかな構造の差を生じ，
それが弱い micrograin 図中点線で示す)となるだ
ろう。
(B)く100>方向の競合線
次に競合線がく100>方向に生ずる機構を検討しよ
う。いま時刻印，t3付近において結晶がくぼみの内
側へ向かつて成長するとき，等温面にそって成長が起
これば結品成長は軸XX'に関して対称となり (A)の
結論が導かれる。ここでは結晶成長の特異性を導入す
るためにくぼみ部分では特にく100>方向の成長が起
こると考える。 Fig.5(b)においてくぼみの両側での
く100>成長のうち一方は冷却方向に向いており他方
は反対向きである。後者の場合には過冷却度のきっく
なる方向に成長するから成長速度が大きし結晶面の
移動様式は図 (b)のようになるから点Pの軌跡は
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Fig.5 A schematic illustration of local step 
line family. 
冷却方向と異なる。特にこの結品片では冷却方向が
く100>方向に近いのでとのような両部分の結晶成長
速度の差は2の (B3)に述べたように easy-growth 
方向く100>で消失するととが直感的に推察されp 今
後それを定量的に論ずるととが巨視的成長への一つの
示唆を与えてくれるだろう。また (A)に述べたと同
様な micrograinboundaryを生じるが，それは図に
示しであるように上下非対称となる。とのとき上方部
分は {100}面での成長であるから，下方部分よりも偏
析が強くおこり得られる結晶はやや良質となるだろう。
実際に micrograinboundaryは下方部分が上方部分
よりも多く観察される。
(C)他の模様
上述の (A)では異常領域で成長が停止すると考え
た杭とれをもっと一般化して異常領域は結品成長速
度が遅くなる点であると考えてよい。乙の観点から他
の局部模様を見ると Pはαと同様に成長停止のおこる
場合であり，rは成長速度の小さくなる場合であると
して定性的にはよく説明される。したがって今後は以
上の妥当性についてくわしく検討することが必要であ
る。
7. 結語
自然へき開面上の step線は結品の成長と密接な関係
がある。今回は結晶片lとみられる弱い step線と結品
成長方向との関係を調べて次の結果を得た。
(i) Step線の肉眼的な特徴をやや定量的に調べた
結果，線間隔については定量的に論じがたいが， step 
線長は辺から直接伸びた線について次の顕著な特徴を
もっ。①く100>方向の長さは表面では広範囲にわた
ってゆるやかに変化し，裏面では局所的に存在してお
り，表裏両面とも良質結品部分中に極大をもっ。②等
温面方向は広範囲に分布し，不良部分中に弱い極大を
もっO
(ii)局部的な並行 step線模様αの生成を異常領域
の近芳で結晶成長方向が過冷却度と easy-growth方
向く100>Iどより影響を受けるという仮定のもとにモ
デル的に論じ，乙れらが局部的な競合成長線であるこ
とを説明した。
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